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Ⅰ 研究の成果(1000字程度)
(図表 も含めて分か りやす く記入の こと)
炭化水素燃焼において重要な役 割を果たす 素反応 に関 して、新規開発 され た実験 手法で
ある衝撃波管 －パルス レーザ誘起蛍光画像法によ り反応速度定数 を決定 し、その反応機構
を理解することを 目的 として研究を行 った。本年度は、前年度か ら継続 してOHラ ジカル と
芳香族炭化水素の反応 について研究するとともに、CHラ ジカルの素反応の研 究を行った。
前年度に測定されたOHラ ジカル と芳香族炭化水素(ベ ンゼ ン、トルエ ン)の反応速度定
数 に関 して、詳細な理論解析 を行 った。量子化学計算及び遷移状態理論 を用いて反応機構
について考察 し、高温領域 では水素 引抜反応が主経路であること、実験的 に得 られた反応
速度定数 の温度依存性 を遷移状態理論で再現す るためには、水素引抜反応の遷移状態の振
動非調和性 を考慮に入れなければな らない ことを示 した(Figure1)。
また、CHの素反応についても調べた。ジヨー ドメタン とヨー ドエタンの混合物を用いる
ことで、三重項メチ レンとH原 子が反応 してCHラ ジカルが生成す ることを示 し、2000K
以下の温度領域におけるCHラ ジカルの生成に成功 した。このラジカル前駆体 を用いて、メ
チ レン と水素原子の反応 、CHラ ジカル とメタンや一酸化窒素の反応の速度定数 を決定 し
た。実験結果か ら、メチ レンと水素原子の反応速度 定数の温度依存性 はほぼ無い とい うこ
とを示 した。また、量子化学計算及び統計理論 による解析の結果、CHラジカル の σ結合へ
の挿入反応 は負 の障壁 を持ち、その反応速度 を記述す るためには長 距離相互作用 と近距離
相互作用の両方を考慮 に入れなければならない ことを述べ、CHラジカル と水素や メタンの
反応速度定数 の温度依存性 を矛盾 なく説明す ることに成功 した(Figure2)。
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